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論文内容要旨
 人畜由来の反応性窒素を不活性化する過程である生物学的窒素除去プロセスは,環境保全上重要な役
 割を担っている.本プロセスは硝化,脱窒反応により,アンモニア態窒素(NH4・・N)を窒素ガス(N2)
 へと変換する.しかしこれらの反応においては,中間生成物である亜硝酸態窒素(NO2㌦N)および亜
 酸化窒素(N20)が発生することが知られている.NO2、Nは高濃度で蓄積することで活性汚泥の活性
 を低下させることが知られており,従来はもっぱらその濃度を低く抑えることだけに留意されていた物
 質である.しかし,近年Anammoxプロセス(Anaerobicammoniaoxiαationprocess)やSHARON
 プロセス(thesinglereactorsystemfb1highactivi七yammoniaremovalovernitri七eprocess)とい
 った,NO2、Nを利用して従来よりも省コスト・省エネルギーでの運転を可能とする技術が開発され,
 その挙動に注目が集まるようになった.一方,N20は強い温室効果を持つガスであり,発生量の定量化
 および削減が必要である.しかし,両者の生成・蓄積メカニズムは未解明である.それは,世界標準と
 して開発された活性汚泥モデル(ASM)に両者の挙動が組み込まれていないことに象徴される.さらに
 ASMは,これら中間生成物の蓄積が想定されるような高濃度の窒素を含む廃水に対して,適用性が保
 証されていない.そのような廃水の一つに,豚舎排水がある.豚舎廃水は,有機物,窒素を高濃度に含
 有し,高度処理が困難な廃水である.さらに,運転条件によっては高濃度のNO2、Nの蓄積およびN20
 の発生を引き起こすことが報告されている.また,豚舎廃水処理に関する既往の研究においてモデル化
 の取り組みは少なく,豚舎廃水処理におけるN20の挙動を示すモデルは未だ構築されていない.しか
 し,豚舎廃水に代表されるような高度処理が困難な廃水の処理においてこそ,中間生成物の挙動予測は
 重要な意味を持つと考えられる.
 そこで,本研究では豚舎廃水処理における硝化脱窒中間生成物の挙動解析およびモデル化を目的
 として,実験的検討により中間生成物の発生特性を解析した後,得られた知見を基に数値解析的検
 討を行った.実験的検討としては,無酸素好気回分式活性汚泥法(AnoxicOxicSe解encingBatch
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難 Reactor:AOSBR)を用いた室内実験を行った.主な検討内容は,N20生成メカニズムの解明,
 原水C/N比の変動にともなう中間生成物の挙動解析,AOSBRにおけるN20の挙動解析とした.
 さらに,実験より得られた知見を基に,N20を指標としたAOSBR制御法を開発した、一方,数値
 解析的検討にあたってはASM1をベースモデルとして用いた.豚舎廃水処理に対するASM1の適.
 用可能性について検討した後,無酸素工程,好気工程それぞれにおける中間生成物のモデル化を行
 った.その際,呼吸速度試験よりNO2一一N還元過程のパラメータを実験的に決定し,実測値と比較
 することでその評価を行った.
 実験的検討の結果,以下に記す中間生成物の発生特性が明らかとなった.AOSBRによる豚舎廃
 水の処理において,高度処理が良好に行われている場合には,N20転換率は0.5%以下に抑えられ
 た.さらに,有機物負荷に対するN20転換率は,CODcr/MLSS牒0.1を超えると急激に増加する
 ことが分かった.N20の発生が促進されるのは,主に低CIN比の原水が流入した際の無酸素工程
 からの発生であり,低C/N比の原水が流入した場合,処理系は最初に脱窒能が失われ,続いて硝
 化能が失われたが,それらの変遷はガス態N20(GN20)の挙動と関連性が見られた.また,N20
 の発生特性について検討した結果,無酸素工程においては,有機物の分解性の違いによって引き起
 こされるNOゴ還元速度の変化が,N20の制限要因となる可能性が示された.好気工程においては,
 N20の主な生成経路は好気脱窒反応であり,従属栄養細菌と独立栄養細菌間の酸素をめぐる競合が
 重要な役割を果たしていることが明らかになった,また,硝化反応の終了とGN20の発生の停止は
 一致しており,GN20が硝化終了を示す指標となり得ることが明らかになった.N20転換率はSRT
 に応じて固有の値が得られたことから,GN20発生量から次のサイクルにおけるNO3}・N濃度を推
 定することで,AOSBRの無酸素好気時間配分比を適切に決定できることが示された.
 一方,中間生成物のモデル化にあたっては,まずASMiの豚舎廃水処理に対する適用性を確認
 するため,ろ過豚舎廃水および未ろ過豚舎廃水を対象としてOUR(OxygenUptakeRate)/NUR
 (NitrogenUtilizationRate)試験を行い,豚舎廃水処理・AOSBRにおける従属栄養細菌に関する
 パラメータを決定した.その結果,ろ過豚舎廃水を用いた実験では有機物の分画およびパラメータ
 の決定ができたものの,未ろ過豚舎廃水を用いた場合には難分解性有機物Xsが過大評価され,有
 機物分画を行えなかった.また,ろ過豚舎廃水を用いた試験で得られたパラメータは,生活廃水処
 理においてこれまで報告されている値と類似していた.ろ過豚舎廃水と未ろ過豚舎廃水の結果を比
 較検討したところ,加水分解速度定数khはろ過豚舎廃水においておよそ倍の値となり,既往の報
 告とは異なる傾向が見られた.また,無酸素調整係数ηgは懸濁態有機物濃度の影響を受けて変動
 し,その値を決定することが困難であった.これより,豚舎廃水処理に対するASM1の適用性は
 ろ過豚舎廃水に対しては保証された.一方,未ろ過豚舎廃水に対しては,懸濁態有機物の影響を考
 慮した改良が必要であることが示唆された.
 次に,ASM1の適用性に関する検討をふまえ,無酸素工程のモデル化を行った.ASM1にNO2
 一一Nの挙動を組み込んだModi£ied-ASM1を構築し,これを用いてOURINUR試験によりNO2一
 還元過程に関するパラメータを実験的に決定した.その結果,無酸素状態におけるNO2一一Nから
 N2の還元過程における収率YHDNO2の値は,無酸素状態におけるNO3、NからN2の還元過程にお
 ける収率YHDよりも大きくなり,SHARONプロセスがエネルギー効率の点からは必ずしも効率的
 ではないことが示された.また,Modi飴d-ASM1を用いた解析より,AOSBRプロセスにおいて,
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 NO2、Nの阻害効果は既往の報告に比べて顕著ではないことが示された.NO2一還元過程にNO3、N
 の複合阻害効果を組み込んだところ,NO2、Nの蓄積を再現できた.NOゴ還元過程にNO3㌦Nの
 複合効果を組み込んだModiaed・ASM1(b)は,無酸素過程のNO3一還元過程におけるNO2、Nの蓄
 積を予測するための,効果的なツールとして期待できることが明らかになった、
 さらに,好気工程においてASM1をベースとして好気工程における中間生成物の挙動のモデル
 化を行った.従属栄養細菌およびハ伽ηβo盟。盟5属による好気脱窒過程を緩み込んだ
 Mod迅ed・ASM1は,有機物の挙動,さらに好気工程におけるNO2、NおよびDN20-Nの挙動を再
 現していた.従属栄養細菌の好気脱窒過程における最大増殖速度定数は,実験的に決定した値が適
 用可能であり,パラメータの妥当性が証明されたと考えられる.
 本研究の総括を記す.本研究の重要な背景の一つであるN20の発生抑制という観点から考える
 と,豚舎廃水処理過程は,高度処理が良好に行われている限りは,N20発生源として重要な位置付
 けにはない.だが,高度処理能が低下した際には,極めて高濃度のN20を発生するポテンシャル
 を有している.したがって従来から言われているように,温室効果ガスの発生抑制という面からも,
 高度処理を推進することが必要である.そのための施策としては,低コスト・省エネルギーを可能
 とする新たな技術の開発や,小規模畜産農家への廃水処理費用の負担援助などが考えられる.早期
 から環境保全に配慮した事業展開と成長が,長期的に見ればコスト削減につながることを認識し,
 農家に対してその取り組みを喚起すべきである.
 さらに,本研究において可能性が示された,N20を制御指標としたN20発生抑制型・高度窒素
 処理技術は,従来の水質センサーが抱えていた微生物汚染による品質の劣化の心配がなく,GN20
 のモニタリングだけから水質の制御が行える.今後は制御手法の評価のため,実用化が待たれる.
 一方,本研究ではモデルを用いた検討より,混合培養系におけるNO2一・Nの阻害効果は,従来考
 えられているほど顕著ではない可能性が示された,しかし一方で,本実験で提唱した細菌間の競合
 効果を代表するNO3一阻害効果の概念の導入は,あくまでASMの範疇においてという前提がある
 ため,ASMの構造,収支式や速度式の表記から離れた場合には,また異なる考察が必要となる可
 能性も考えられる、
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 論文審査結果の要旨
 豚舎廃水は,有機物,窒素を高濃度に含有し,高度処理が困難な廃水の一つであり,生物学的窒
 素除去においては高濃度の賛02、Nの蓄積による機能障害および温室効果ガスN20の発生を引き起こ
 しやすいため,硝化脱窒中間生成物の挙動予測は処理の適正化を図る上で重要な課題である.本論
 文は硝化脱窒過程における中間生成物の発生特性について,無酸素好気回分式活性汚泥法による実
 験的検討を行い,N20生成メカニズムを明らかにするとともに,N20を指標とした硝化脱窒過程の制
 御法を開発し,また無酸素工程,好気工程それぞれにおける中間生成物のモデル化を行ったもので,
 全編7章からなる.
 第1章は総論であり,本研究の背景および目的について述べている.
 第2章では硝化脱窒過程における中間生成物の挙動,活性汚泥モデル,豚舎廃水処理に関する既
 往の知見をまとめ,研究課題の整理を行っている.
 第3章では無酸素好気回分式活性汚泥法におけるNO2㌦NおよびN20の蓄積・発生特性について検
 討し,無酸素工程においては有機物の分解性の違いによって引き起こされるNO3一還元速度の変化が
 N20の制限要因となること,好気工程においてはN20の主な生成経路は好気脱窒反応であり,従属
 栄養細菌と独立栄養細菌間の酸素をめぐる競合が重要な役割を果たし,ガス態鐸20が硝化終了を示
 す指標となり得ることを明らかにしている.これらは新しい知見である.
 第4章では,豚舎廃水を処理する無酸素好気回分式活性汚泥法に対して,ActivatedSludg甜ode1
 (ASM)の適用可能性を調べ,ろ過豚舎廃水に対しては適用可能であるものの未ろ過豚舎廃水に対
 しては懸濁態有機物の影響を考慮した改良が必要であることを明らかにしている.これらは重要な
 知見である.
 第5章では,無酸素工程における中間生成物の挙動を解析し,廻02一還元過程にNO3一一Nの複合阻害
 効果を組み込むことでNO2、Nの蓄積を再現できることを明らかにし,ASMをベースに中間生成物の
 挙動を予測可能な新たなモデルを開発している.これらは新しい知見である.
 第6章では,好気工程における中間生成物の挙動のモデル化を行い,従属栄養細菌および
 Nitrosomonas属による好気脱窒過程をASMに組み込むことで,有機物,NO2{一Nおよび溶存態N20-N
 の挙動を再現可能なモデルを構築している.
 第7章は結論である.
 以上要するに本論文は,硝化脱窒過程における中間生成物の発生特性について,無酸素好気回分
 式活性汚泥法による実験的検討を行い,また無酸素工程,好気工程それぞれにおける中間生成物の
 モデル化,数値実験的検討を行ったもので,環境工学の発展に寄与するところが少なくない、
 よって,本論文は博士(工学)の学位論文として合格と認める.
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